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Abstract of DE1 9951 687 

Fuel cell has several reaction chambers separated by a polymer electrolyte membrane with electrical 
conductors (11a, 11b) arranged in the chambers. The cell is formed from a bundle of hollow fibers (10), 
especially capillary hollow fibers. The electrical conductors of the same polarity are provided inside and 
outside of the hollow fibers and are connected to each other forming an anode and a cathode of the 
cell. The hollow fibers are preferably coated on both sides with an adsorptive catalyst material, 
preferably platinum or a platinum alloy with ruthenium, tin and nickel. 
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Die folge^den Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnomn^n 

Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 
(g) Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle 

(§7) Es wird eine Brennstoffzelle mit mehreren von einer 

mern vorgeschlagen. die von emem Bunde l aus Mem 
• E^rln Hohtfasern, insbesondere Kapillar-Hohifasern. ge_ 
b Idet ist. wobei innerhalb der Membran-Hoh.fasern und 
auderhalb der Merribran-Hohlfaserr, jewe.ls elektj fche 
Leiter gleicher Polaritat vorgesehen sin^ ^le jeweils unter 
dung einer Kathode und einer Anode der Brennstoffzel- 
le miteinander verbunden sind. Hierbei kann der Brenn 
Lff z. B. Wasserstoff oder Methanol, bzw. das entspre- 
chVn'de Oxidationsmittel. z. B. Sauerstoff, jeweils entwe- 
deHnnerhalb oder auBerhalb der Hohlfasern der Brenn- 
stoflzeTe gefuhrt seln. Die Hohlfasern sind beyorzugt rT,.t 
einem adsorptiven Katalysatormaterial beschichtet. 
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Beschreibung 



Die Erfindung betrifft eine Brennstoffzelle niit mehreren, 
von einer Polymere.lektrolyrmemhran getrennren Reaktions- 
kainmem, in denen wechselweise elektrische Leiler unter- 
schiedlicher Polaritai angeordnet sind. 

Brennstoffzellen dienen zur Erzeugung eiektrischerEner- 
gie durch Direktumwandiung chemischer Energie aus Oxi- 
dation sprozessen. Sie beslehen in der Regel aus mehreren 
EinzelzeUen, die uber bipolare Platlen zu einem Zellstapel 
(Stack) verbunden sind. Die EinzelzeUen bestehen jeweils 
aus zwei durch eine fur Ladungslrager des Brennstoffs per- 
meable Membran getrennien Reakiionskanmiem init je- 
weils einer Elektrode, wobei die Elektroden iiber die als 
Elektrolyt dienende Polymerelekirolytmembran in Verbin- 
dung stehen. Am bekanntesien sind Wasserstoff- und Me- 
ihanoI-BrennstoffzeUen. Den beiden Kammern werden die 
zu oxidicrcndc Substanz bzw. dcr Brcnnstofif und cin Oxida- 
tionsniittel in fliissiger oder gasfonniger Phase kontinuier- 
lich zugefiihrt. 

Bei der Direktmethanol-Brennstoffzelle werden als 
Brennstoff Methanol bzw. ein Methanol-Wasser-Gemisch 
und als Oxidations mi ttel Sauerstoff, insbesondere Luftsau- 
erstoff, verwendel, wobei an der Anode Methanol zu Koh- 
lendioxid oxidiert (Gleichung 1) und an der Kathode iiiole- 
kularer Sauerstoff zunachst mittels eines auf die Kathode 
aufgebrachten Katalysators, z. B. Platin, adsorbiert (Glei- 
chung 2) und anschlieBend zu Wasser reduziert wird (Glei- 
chung 3). 

CH3OH + H2O CO2 + 6 + 6 e- (Gleichung 1 ) 
1,5 O2 — 3 O(ads) (Gleichung 2) 

3 O(ads) + 6 H-*^ + 6 e- 3 H2O (Gleichung 3) 
Hieraus resultiert die Gesamtreaklion: 

CH3OH -H,5 O2 — CO2 + 2 H2O (Gleichung 4) 

Bei Verwendung von Wasserstoff als Brennstoff und Sau- 
erstoff, insbesondere Luftsauerstoff, als Oxidationsmittel 
sind in der Regel beide Elektroden mit eineni Kalalysator 
beschichtet, so daB der Wasserstoff an der Anode (Glei- 
chung 5) und der Sauerstoff an der Kathode (Gleichung 7) 
zunachst adsorbiert und daraufhin der Wasserstoff an der 
Anode zu Protonen oxidiert (Gleichung 6) und der Sauer- 
stoff an der Kathode zu Wasser reduziert werden (Gleichung 

2 H2 — 4 H(ad.) (Gleichung 5) 

4 H(ads) — 4 + 4 e- (Gleichung 6) 
02-^2 O(ads) (Gleichung 7) 

2 Ocads) + 4 H-^ + 4 e- 2 H2O (Gleichung 8) 

Hieraus resultiert die (lesamtreaklion: 
2 H2 + O2 2 H2O (Gleichung 9) 

Ferner sind PolymerelekU-olytmembran-Brennstoffzellen 
mit einem vorgeschalteien Reformer bekannt, der mil Me- 
thanol gcspcisi wird und dieses zu Kohlcndioxid und dcm 
eigentlich als Brennstoff verwendeten Wasserstoff umsetzt. 

In jedem Fall werden die Protonen bzw. HsO^-Ionen se- 
lektiv durch die Polymerelektrolytmembran tansportiert iind 



dadurch ein StromfluB aufrechierhalten. Als Membran wer- 
den in der Regel solche auf der Basis synthetischer Poly- 
mere, vvie Polyimide, Polybenzimidazole oder dergleichen, 
insbesondere aher fluorierte oder perfiuoriertje Polysulfone, 
5 wie Polyether- oder Polyarylethersulfone, verwendet. Letz- 
tere bestehen aus einem Fluor-Kohlenstoff- oder Fluor-Koh- 
lenwassersioif-Polymergerust, an dessen Sulfonsaure- bzw. 
Sulfon'atgruppen die Protonen bzw. die HsOMonen reversi- 
bei angelagert werden, so da6 sie leicht beweghch sind, urn 
10 den SuromfluB in der Brennstoffzelle aufrechtzuerhalten. 
Derartige Membranen zeichnen sich durch eine hohe ther- 
inische (bis etwa lOO^C:) und mechanische Belastbarkeit 
(bis etwa 2 bar) sowie durch eine hohe Korrosionsbestan- 
digkeit aus. 

15 Da mit einer Einzelzelle nur elektrische Spannungen im 
Bereich von 1 V bis 1.2 V erreicht werden konnen, werden 
mehrere EinzelzeUen zu einem sogenannten Brennstoffzel- 
Icn-Stack aufgcrciht. Dicsc Bauweisc ist mit cincm crhcbli- 
chen Material- und somii Gewichts- und Kosten auf wand 

20 verbunden, da die EinzelzeUen durch Halteplatten bzw. Se- 
paraioren voneinander geU-ennt sind, so daB nur eine ver- 
haltnismaBig geringe Membranoberflache, die fiir den Pro- 
tonen transport und folglich fur die Gesamlleistung der 
Brennstoffzelle maBgebhch ist, erzielt wird. / 

25 Der Erfindung hegl die Aufgabe zugrunde, eine Brenn- 
stoffzelle auf einfache und kostengiinstige Weise dahingc- 
hend weiterzubilden, daB sie eine hohere Leistungsdichte 
aufweist. 

ErfindungsgemaB wird diese Aufgabe dadurch gelost, daB 
3«3 die Brennstoffzelle von einem Bundel aus Membran-Hohl- 
fasem, insbesondere Kapillar-Hohlfasem, gebildet ist, wo- 
bei innerhalb der Membran-Hohlfasem und auBerhalb der 
Membran-Hohlfasern jeweils elektrische Leiter gleicher Po- 
laritat vorgesehen sind, die jeweils unter Bildung einer Ka. 
35 thode und einer Anode der Brennstoffzelle miteinander ver- 
bunden sind. 

Hohlfaser- oder Kapillarrohrmoduie mil in einem Bundel 
angeordneten Membran-Hohlfasem sind an sich aus der 
Membran-Trenritechnik bekannt und werden beispielsweise 

40 zur Me«r- und Brackwasserenisalzung oder in der Medizin- 
technik (Dialyse) eingesetzt. Die Mernbranen sind rohrenar- 
tig gestaltet und in paralleler Anordnung in einem Gehause 
festgelegt. Bei der erfindungsgemaBen Brennstoffzelle bil- 
den die einzebien, mit elektrischen Leitem bestuckten 

45 Membran-Hohlfasem die EinzelzeUen, wobei die innerhalb 
und auBerhalb der Hohlfasem angeordneten Leiter jeweils { 
unter Bildung der Elektroden der BrennstoffzeUe miteinan- 
der verbunden sind. Diese Ausgestallung ermoglicht eine 
kompakte Bauweise der Brennstofifzelie und aufgrund der 

50 hohen Membranoberflache eine hohe Leistungsdichte. Die 
Membranen bestehen wie auch bei herkommlichen Brenn- 
stoffzellen insbesondere aus fluorierten oder perfluorierten 
Polysulfonen, wie Polyether- oder Polyarylethersulfonen. 
Der Fertigungsaufwand solcher als Hohlfasem ausgebilde- 

55 ten Membranen ist geringer als bei den in herkommlichen, 
nach Art eines Stacks ausgebildeten BrennstoffzeUen einge- 
setzten folienartigen Membranen. 

Die sowohl innerhalb als auch auBerhalb der Membran- 
Hohlfasem vorgesehenen elektrischen Leiter konnen hei- 

60 spielsweise von dunnen Folien oder Faden aus einem leitfa- 
higen Material, z. B. eineni Metall, gebildet sein oder von in 
die Membran-Hohlfasem eingebrachten und/oder auBerhalb 
der Membran-Hohlfasem angeordneten Fullstoffen aus ei- 
nem leitfahigen MateriaU z.B. Graphit, gebildet sein. Im 

65 ictztgcnanntcn Fall ist dcr FuUstoff diffusionsoffcn, urn cine 
kontinuierliche Zufuhr des Brennstoffs bzw. des Oxidations- 
mittels zu gewahrleisten. Der Fiillstofif kann gleichzeitig 
eine Stutzfunktion fur die Membran-Hohlfasem ubemeh- 
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men, wobei die Hohlfasern altemaiiv oder zusatzlich selbst- 
verstandlich auch in an sich bekannter Weise durch Stiilz- 
neize oder ausgehartete Harze in dem Gehause gehalten sein 

konneti. 

Zur Adsorption des Oxidationsmittels, insbesondere Sau- 
erstoff (Gleichungen 2 und 7), sind die Membran-Hohlfa- 
sem vor^ugs weise zumindest auf der von dem Oxidations- 
mittel durchstromlen Seite mil einem adsorptiven Katalysa- 
tormaterial beschichiet. Sofem vorzugsweise ein ebenfalls 
gasfbniuger Brennstoff, wie Wasscrstoff oder Methanol, 
eingesetzt wird, sind die Membran-Hohlfasern bevorzugt 
auch auf der vSeite des Brennstoffs mit einem entsprechen- 
den Kalalysatormaterial beschichtet. 

Als Kataiysatormateri alien kommen vomehmlich Platin 
oder Platinlegierungen in Frage, wobei bevorzugt wenig- 
stens ein Legierungselenient aus der Gruppe Ruthenium, 
Zinn Oder Nickel gewahU ist. Fur die anodenseitige Be- 
schichiung der Mcmbran cincr crfindungsgcmaBcn Dirckt- 
methanol-BrennstofFzelle hat sich beispielsweise eine Pla- 
tin-Ruthenium-Zinn-Legierung oder eine Platin-Ruthe- 
nium-Nickel-Legierung als besonders vorteilhaft. erwiesen. 

Je nach Brennstoff kann der Durchmesser der Membran- 
Hohlfasem vorzugsweise zwischen 10 und 1000 pm, insbe- 
sondere zwischen 50 und 500 betragen. 

Es kann enlweder vorgesehen sein, daB der Brennstoff in- 
nerhalb der Hohlfasern und das Oxidationsniittel auBerhalb 
der Hohlfasern, oder daB der Brennstoff auBerhalb der Hohl- 
fasern und das Oxidationsniittel innerhalb der Hohlfasern 
gefuhri ist. 
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mil dem Oxidaiionsmiiiel, z. B. Sauerstoff, insbesondere 
Luflsauerstoff, beaufschlagt (Pfeil 12), so bilden die elektri- 
schen Leiter 11a die Kathoden und wird das bei der chemi- 
schen Reaktion gebildete Wasser (Gleichungen 3 und 8) aus 
den Hohlfasern 10 abgezogen (Pfeil 13). In jedem Fall sind 
die innerhalb der Hohlfasern 10 angeordneien Leiter 11a un- 
ter Bildung einer Elektrode, z. B. der Kathode, der erfin- 
dungsgemaBen Brennstoff zelle 1 niiteinander verbunden 
(nicht dargestelli). 

Wie aus Fig» 3 entnehmbar, sind auch auBerhalb der 
Membran-Hohlfasem 10 elektrische Leiter lib vorgesehen, 
die entsprechend den innerhalb der Hohlfasern 10 angeord- 
neien Leitem 11a ausgebildet sein konnen und ebenfalls un- 
ter Bildung einer Elektrode, z. B. der Anode, der erfindungs- 
gemaBen BrennstoffzeUe 1 miteinander verbunden sind. Die 
Membran-Hohlfasem 10 sind insbesondere sowohl innen- 
als auch auBenseiiig mil einem Kaialysatonnaterial, z. B. 
mil cincr Platinlcgicrung bcschichtci, urn Brennstoff und 
Oxidationsmiltel zu adsorbieren. Der Durchmesser d der 
Membran-Hohlfasem 10 belragt beispielsweise etwa 50 bis 
500 pm. 

In der gezeigten Ausfuhrung ist das auBerhalb der Hohl- 
fasern 10 gefiihrte Medium, z. B. Sauersloff, beziiglich des 
innerhalb gefuhrten Mediunis, z. B. Wassersloff, im Quer- 
slrom gefiihrt (Pfeil 14). Alternaliv kann daii auBerhalb der 
Hohlfasern 10 gefiihrte Medium beziiglich des im Innem 
der Hohlfasern 10 gefiihrten Mediums auch im Gleich- oder 
Gegenstrom gefiihrt sein. 

Die erfindungsgemaBe BrennstoffzeUe 1 weisl eine hohe 



Das auBerhalb der Hohlfasern gefiihrte Medium kann be- 30 Leistungsdichle und eine insbesondere gegeniiber her- 



ziiglich des innerhalb gefiihrten Mediums im Gleich-, im 
Gegen- oder auch im Quersirom geflihrl sein. 

Nachfolgend ist die Erfindung anhand eines Ausfuh- 
rungsbeispiels unier Bezugnahme auf die Zeichnungen na- 
her erlauterl. Es zeigen: 

Fig. 1 eine schematische Seitenansicht einer erfindungs- 
gemaBen BrennstoffzeUe; 

Fig. 2 eine Deiailansicht eines Ausschnilts IT der Mem- 
bran-Hohlfasem der BrennstoffzeUe gemaB Fig. 1 und 

Fig. 3 eine perspeklivische Ansicht der Membran-Hohl- 40 
fasem der BrennstoffzeUe gemaS Fig, 1 . 

Fig. 1 zeigt eine erfindungsgemaB nach Art eines Mem- 
branhohlfasemioduls ausgebildete Polymerelektrolytmera- 
bran-Brennstoffzelle 1 mit einem Biindel aus einer Vielzahl 
.von paraUel angeordneien, die Einzelzellen der Brennstoff- 
zeUe 1 bildenden Membran-Hohlfasem 10. Die Hohlfasern 
10 sind an beiden Enden iiber AbschluBplatten 6, 7 an einem 
Gehause 8 festgelegt. Die AbschluBplatten 6, 7 konnen z. B. 
aus einem ausgeharteien Kunststoffharz bestehen, in wel- 
ches die Hohlfasern 10 endseitig eingegossen sind. Die 
Hohlfasern 10 sind iiber einen HinlaBstutzen 2 bzw. ijber ei- 
nen AuslaBstutzen 3 entweder mil einem Brennstoff oder ei- 
nem Oxidationsniittel beaufschlagbar. Das Gehause 8 ist in 
gleicher Weise iiber einen Ein- 4 bzw. einem AuslaBstutzen 
5 entweder mit einem Brennstoff oder einem Oxidationsmil- 
tel beaufschlagbar. 

Wie aus Fig. 2 ersichthch, ist innerhalb jeder Membran- 
Hohlfaser 10 ein elektrischer Leiter 11a angeordnet, der 
z. B. aus diinnen Folien oder Faden aus einem leitfahigen 
Material, z. B. Metallfaden, oder aus einem in die Hohlfa- 
sern 10 eingebrachten diffusionsoffenen FiiUstoff, z. B. Gra- 
phit, gebildet sein kann. Werden die Hohlfasem 10 mit dem 
Brennstoff, z. B. Wasserstoff oder Methanol, beaufschlagt 
(Pfeil 12), so bilden die elektrischen Leiter 11a die Anoden 
der BrennstoffzeUe. Im FaUc der Vcrwcndung des Brcnn- 
s toft's Methanol wird das bei der chemise hen Reaktion mit 
Wasser gebildete Kohlendioxid (Gleichung 1) aus den Hohl- 
fasern 10 abgezogen (PfeU 13). Werden die Hohlfasem 10 
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kommlichen Brennstoffzellen bessere Oberflachenleistung 
bei einer kompakien Bau weise mit vermindertem Gewichl 
auf und isi folgUch insbesondere zum Einsatz in Kraftfahr- 
zeugen geeignet. 

Patenlanspruche 

1. BrennstoffzeUe mit mehreren, von einer Polymer- 
elektrolytmembran getrennten Reaktionskammem, in 
denen wechselweise elektrische Leiier unterschiedli- 
cher Polaritat angeordnet sind, dadurch gekennzeich- 
net, daB die BrennstoffzeUe (1) von einem Biindel aus 
Membran-Hohlfasem, insbesondere KapiUar- Hohlfa- 
sem, gebildet ist, wobei innerhalb der Membran-Hohl- 
fasem (10) und auBerhalb der Membran-Hohlfasem 
(10) jeweils elektrische Leiter (11a, lib) gleicher Pola- 
ritat vorgesehen sind, die jeweils unter Bildung einer 
Kathode und einer Anode der BrennstoffzeUe (1) mit- 
einander verbunden sind. 

2. BrennstoffzeUe nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die elektrischen Leiter (11a, lib) von 
dijnnen Folien oder Faden aus einem leitfahigen Mate- 
rial gebildet sind. 

3. BrennstoffzeUe nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daS die elektrischen Leiter (11a, lib) von in 
die Membran-Hohlfasem (10) eingebrachten und/qder 
auBerhalb der Membran-Hohlfasem (10) angeordneien 
FiiUsloffen aus einem leitfahigen Material gebildet 
sind. 

4. BrennstoffzeUe nach einem der Anspriiche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichneu daB die Membran-Hohlfasem 
(10) zumindest auf der von dem Oxidationsmitlel um- 
slromten Seite mit einem adsorptiven Katalysatormate- 
rial beschichiet sind. 

5. BrennstoffzeUe nach Anspruch 4, dadurch gckcnn- 
zeichnet, daB die Membran-Hohlfasern (10) beidseitig 
mit einem adsorptiven Kalalysalomiaterial beschichiet 
sind. 
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6. Brennstoffzelle nach Anspruch 4 oder 5, dadurch 
gekcnnzeichnet, daB das Katalysatormaterial Platin ist. 

7. Brennstoffzelle nach einem der Anspriiche 4 bis 6» 
dadurch gekennzeichnet daR das Kalalysatormaterial 
eine Plalinlegierung ist. 5 

8. Brennstoffzelle nach Anspruch 7, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB wenigslens ein Legierungselenienl aus 
der Gruppe Ruthenium, Zinn, Nickel gewahlt ist. 

9. Brennstoffzelle nach einem der Anspriiche 1 bis 8, 
dadurch gekcnnzeichnet, daB der Durchmesser der 10 
Membran-Hohlfasem (10) zwischen 10 und 1000 pm 
betragt. 

10. Brennstoffzelle nach einem der Anspriiche 1 bis 9, 
dadurch gekennzeichnet, daB der Durchmesser der 
Membran-Hohlfasem (10) zwischen 50 und 500 pm 15 
betragt. 

11. Brennstoffzelle nach einem der Anspriiche 1 bis 
10, dadurch gekcnnzeichnet, daB der Brcnnstoff inner- 
halb der Hohlfasem (10) und das Oxidationsmiitel au- 
Berhalb der Hohlfasem (10) gefiihn ist 20 

12. Brennstoffzelle nach einem der Anspriiche 1 bis 
10, dadurch gekennzeichnet, daB der Brennstoff auBer- 
halb der Hohlfasem (10) und das Oxidationsmiitel in^ 
nerhalb der Hohlfasem (10) gefuhrt ist. 

13. Brennstoffzelle nach einem der Anspriiehe 1 bis 25 
12, dadurch gekennzeichnet, daB das auBerhalb der 
Hohlfasem (10) geftihrte Medium beziiglich des inner- 
halb gefuhrten Mediums im Gleichstrom gefuhrt ist. 

14. Brennstoffzelle nach einem der Anspriiche 1 bis 
12, dadurch gekennzeichnet, daB das auBerhalb der 30 
Hohlfasem (10) gefuhrte Medium beziiglich des inner- 
halb gefuhrten Mediums im Gegenstrom gefuhrt ist. 

15. Brennstoffzelle nach einem der Anspriiche 1 bis 
12, dadurch gekennzeichnet, daB das auBerhalb der 
Hohlfasem (10) gefiihrte Medium beziiglich des inner- 35 
halb gefuhrten Mediums im Querstrom gefiibrt ist. 
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